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 変動を明らかにし,アジア域の人間活動によって西太平洋域へ放出される汚染気塊の影響を解明するこ
 とを目的とした。観測されたCOデータを基に,同時観測した他の微量気体成分との化学組成比や等温位
 流跡線などの解析を通して,COの濃度変動を引き起こす発生源の種類とその発生地域を特定した。さら
 に,3次元大気輸送モデルによる数値実験を 'fい,アジア大陸の様々な地域のco排出源が西太平洋域の自
 由対流圏に与える影響について地域別に定量的な評価を行った。
 CO濃度を観測するに当たっては,4つの異なる測定手法を使用した。航空機キャンペーン観測では,従
 来型の酸化水銀還元検出器付ガスクロマトグラフ(GC)を用いた高精度測定方法により間欠的にデータ
 を取得するとともに,新規に確立した酸化水銀還元検出器に試料空気を直接導入する方法を併用するこ
 とによって,連続的にCO濃度の水平・鉛直分布を観測した。富士lr-1山頂における観測では,冬季に機器
 の保守ができない等の制約のため,精度はGC法に劣るがメンテナンスの容易なガス相関法を用いて通年
 の連続観測を実施した。定期航空機を利用した観測では,自動空気採取装置を用いてフラスコに空気試
 料を加圧採取し持ち帰り,実験室において水素炎検出器付GCを用いた高精度測定を実施した。
 観測によって明らかにされたCOの濃度変動を解釈するため,全球3次元大気輸送モデルによる発生地域
 別の輸送実験を行い,観測結果との比較を行った。3次元大気輸送モデルは産業技術総合研究所で開発さ
 れたものを使用した。モデルの分解能は水平1.875。×L875。,鉛直28層で,気象データには6時間毎の
 NCEPINCAR再解析データを用いた。CO放出データとして1。×1。格子・のEDAGR/GEIAのCO排出データ
 ベースを用い,全計算期間を通して一定のフラックスをモデルに与えた。化学反応としては,OHの緯度
 帯季節別の気候値を基にしたCO消滅反応が考慮された。モデル計算を簡略化するために,メタン(CH1〉
 や炭化水素の酸化によるCO生成反応は含めなかった。
 2000年2月にサイパンからアンカレッジまでの西太平洋域で実施した航空機キャンペーン観測により,
 冬季の自由対流圏におけるCO濃度の広域分布の特徴と鉛直分布に関するデータが収集できた。観測され
 たCO温度の分布は,緯度帯ごとに大きな地域差が見出された。北緯24度以南の低緯度帯におけるCO濃度
 は,高度2-11kl110)範囲では70-!00ppbとほぼ一定となり顕著な変動は見られなかった。これに対して,北
 緯24度から44度までの中緯度帯では,高度5km以下において200ppb以」二の顕著な濃度上昇が頻繁に発生し
 ていることが見出された。COの濃度上昇は同時に観測した二酸化炭素(CO、)及びCH,などの増大と連動
 しており,これら複数の微量気体の化学組成比の特徴から,co濃度の増大は人間活動による化石燃料燃
 焼の排出が主な起源であることが示された.また,等温位流跡線の解析及び3次元大気輸送モデルの実験
 結果から,冬季の大陸からの吹き山しに伴うアジアからの汚染物質の流出が,西太平洋中緯度帯を中心
 とした地域にCOの増大をもたらした要因であることが示唆された。
 高度3776mの富士山測候所は自由対流圏の変動を通年観測するのに適した観測地点であることから,
 2000年9月から2004年7月までの約4年間にわたってCO濃度の観測を実施した。富士山で観測されたCOは
 冬から春にかけて濃度が高く夏に低一1・'する季節変化を示し,これはハワイのマウナロア山及び中国のワ
 リグアン山などの中緯度の山岳観測の季節変化と同様であった。このバックグラウンドの変動を反映し
 た季節変化に加え,富.・1で山では半日から数日の持続時間を持つ200-3001)pbを超える高1農度のCO.■ヒ昇イベ
 ントが1週間以内の間隔で頻繁に分生していることが見山された。短周期のCO上昇イベントは,冬から初
 春にかけて出現頻度が高く,CO濃度の上昇も夏季に較べて顕著であった。COの平均的な日変化は15-
 20ppb程度であり,局所的な風向風速データとの関連性も無い事から,頻発する濃度上昇イベントは,山
 谷風に伴う富士山周辺の局地的汚染の影響ではなく,地域規模の現象であることが確認できた。CO発生
 源を特定するために,富十山r一目頂で同時に観測したCO,濃度の変動と比較解析した結果,冬季に観測され
 たCO濃度上昇はCO,濃度増大と良く対応していたが,その増大組.成比(△CO/△CO、)はイベントごとに
 違いがあることが示された。,△CO/△CO,比の多くは,化石燃料燃焼起源を示す0.03以下であったが,い
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 くつかのイベントでは0.06以上の高いムCOノムCO,比が見出され,不完全燃焼の強いバイオマス・バーニ
 ングによる影響も寄与していることが明らかになった。さらに,冬季のCO濃度上昇をもたらす空気塊の
 輸送経路について流跡線解析を実施した結果,濃度上昇がないバックグラウンド大気の場合には,強い
 北西の季節瓜による輸送が卓越していたのに対して,200Pl)b以上の高濃度COが観測された場合には,南
 西方向から中国大陸沿岸を北上する空気塊の輸送が多く認められ,中国南部及び東南アジア・南アジア
 での排出の影響が示唆された。
 3次元大気輸送モデルによる計算の結果,富十山で観測された数日程度のCOの濃度上昇イベントが概ね
 良く再現された。発生源の影響を地域別に評価するために全球を!3の領域に分け,各領域からのCO排出
 実験を個別に行い,富士山でのCO濃度上昇時と非上昇時の領域ごとの寄与を比較した。その結果,イベ
 ントが発生した際の中国から排出の寄与は約4倍増大して全体の55%を占める一方,東南アジア・南アジ
 アから排出された際の寄与も年平均で約2-3倍増大して全体の6-l!%に達することがわかった.これらは
 流跡線解析の結果と一致するもので,中[一中こ加え低緯度のアジア地域からの排出もCO濃度上昇イベント
 に寄与していることを示す結果であった,、モデルで得られた富士山付近の鉛直分布を解析した結果,東
 南アジア・南アジアからの排出では中部から」二部対流圏にのみCO濃度の上昇がイベント的に起こるのに
 対して,中国からの排出では地表付近と対流圏上部の両方で濃度上昇が認められた。一方,ヨーロッパ
 及び北米からの排出は,冬季に高濃度で夏季に低濃度となるバックグラウンド濃度の季節変動に寄与す
 るものの,短周期の濃度一L昇イベントにはほとんど関与していないことが示された。
 富士r-ll山頂では,2003年5月下旬から6月初旬にかけて最大700ppbを超える異常なCO濃度のL昇が記録
 された。流跡線解析から,この高濃度COはシベリア森林火災の影響を受けたものであることが示唆され
 た。これを検証するために,バイカル湖周辺の森林火災で発生したと考えられるCOの放出を加えて数値
 実験を実施し,2003年春のシベリア森林火災によって高濃度COがH本へ輸送されていたことを確認した。
 1997年にエル・二一ニョ現象に伴う早毯によってインドネシアで発生した大規模な森林火災の影響を
 調査するために航空機観測を1997年!0月に実施した。インドネシア・カリマンタン島上空は火災による
 厚い煙霧に覆われ,通常の数十倍に達するcoの濃度上昇が観測された。煙霧内のcoは顕著な層構造をも
 つ鉛直分布を形成し,高度L3kmでは70001)pb以.しの高濃度に達しており,煙霧層上の高度4km以高でも
 500ppbを超える高濃度のCOが観測された。これとは対照的に,翌年1998年の同時期のインドネシア上空
 における航空機観測では,森林火災の発生は少なくCO潰度の増大はほとんど見られなかった。1997年の
 大森林火災で増加したCO濃度は他の微量気体濃度やエアロゾル粒子数などと顕著な正相関が認められた。
 インドネシア上空で観測されたCOと他の微量成分濃度との関係は,北オーストラリアのブッシュ・ファ
 イアーに較べて,顕著にCOの放出割合が高い特徴があることが示された.インドネシアのCOの高い放出
 比は,南米やアフリカ地域のバイオマス燃焼に比較してもより多くのCOが故山されたことを示しており,
 インドネシアでは森林火災の拡大に加えて,泥炭が地中で大量に不完全燃焼していたためにCO放出が増
 ノくしたとものと考えられた。
 インドネシアで大量に放出されたCOはインドネシア.L空だけにとどまらず,西太平洋域.L空IOkmにも
 及んでいることが,オーストラリアと日本の問の定期航空機を利用した観測により明らかになった。
 1997年10月のフライ1・では,通常よりも50-200pl)b以上高いCO濃度が西太平洋.ヒ南緯30度から北緯30度ま
 での広い範囲で観測された。特に高濃度のCOは西太平洋の南北両半球の亜熱帯地域に出現することが見
 山された。これらインドネシアの森林火災による影響の広がりを検証するために,3次元輸送モデルを用
 いた実験を実施した結果,定期航空機で観測された濃度分布をほぼ再現することができた。インドネシ
 アから故山されたCOはスマトラ島西方のインド洋で上㌃il・し,南北に分岐した後,亜熱帯ジェット付近の
 強い西風に乗って南北両半球の四太平洋へと流出していることが示された。
 一400一
 論文審査の結果の要旨
 大気中のCOは,人為起源汚染気塊の指標となると同時に,大気の重要な酸化剤であるOHラジカルを支
 配している。澤庸介は,西太平洋域の自由対流圏を対象とし,航空機や山岳基地を用いて観測を実施し,
 CO濃度の時間・空聞変動を明らかにするとともに,流跡線解析や3次元ノく気輸送モデルによる数値解析を
 行い,変動を引き起こす原因を詳細に考察した。得られた結果は以下のように要約される。
 (1)2000年2月にサイパンからアンカレッジに及ぶ西太平洋域で航空機観測を実施し,CO濃度は,低緯
 度では空問的に比較的一・様に分布しているが,中緯度の対流圏中下層では著しく高い値を頻繁に示すと
 いうことを見いだした.中緯度での高濃度は,同時に観測された他の微量気体の変動から化石燃料燃焼
 によるものであり,さらに流跡線解析や大気輸送モデルによる数値解析を行い,冬季の大陸からの吹き
 出しに伴うアジアに起源を持つ汚染物質に起因していることを明らかにした。(2)富士山頂において
 2000年9月より約4年間にわたってCO濃度の連続観測を行い,季節変化に重畳して,半円から数日の持続
 時間をもつ高濃度が頻繁に出現することを見いだした。同時に観測したCO,濃度と合わせて解析すること
 によって,この高濃度が化石燃料燃焼のみならずバイオマス燃焼にも関係していることを明らかにした。
 また,流跡線解析を行い,冬季に観測された高濃度は,ヒに中国南部および東南アジア,南アジアでの
 排山の影響によるものであることを示した、、さらに,大気輸送モデルによる数値解析から,高濃度への
 寄与は,中国が全体の55%,東南アジアと南アジアが6-11%であり,ヨーロッパや北米でのCO排出は季節
 変化には寄与するものの,短周期の濃度上昇現象にはほとんど関与しないことを明らかにした、、(3)
 1997年にインドネシアで発生した大規模な森林火災の影響を調べるために航空機観測を実施し,森林火
 災のみならず,地下で泥炭の不完全燃焼が起こっていたことを明らかにした。また,火災によって放出
 されたCOが西太平洋域の1、毎々度にも及んだことを観測するとともに,その様子を大気輸送モデルで再現
 することに成功した。
 以上の結果は,四太平洋域におけるCOの動態解明にとって有益な知見を与えており,澤庸介が自立し
 て研究活動を行うために必要な高度の研究能力と学識を有していることを示している.、したがって,澤
 庸介提出の論文を1尊崇(理学)の学位論文として合格と認める。,
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